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Dit proefschrift beschrijft onderzoek naar het gedrag van geisoleerde atomen op me-
taaloppervlakken. Er zijn twee systemen bestudeerd: indiumatomen op een koperop-
pervlak en zilveratomen op een zilveroppervlak. De metingen zijn verricht met be-
hulp van een vrij exotische meettechniek, namelijk verstoorde hoekcorrelatie (PAC).
Deze techniek maakt gebruik van radioactieve atomen, in ons geval lllln en illAg,
welke voor de meting op het oppervlak zijn aangebracht. Door met gamma-detectoren
de uitgezonden straling van deze atomen te meten, kan gekeken worden hoe de lo-
cale omgeving van de radioactieve atomen er uitziet. Op deze manier kan men iets
te weten komen over de plaatsen waar de atomen het Iiefst gaan zitten, wanneer en
hoe ze over het oppervlak bewegen, en hoe ze in wisselwerking treden met andere
atomen op het oppervlak.
De toepassing van de PAC-techniek in de oppervlaktefysica wordt geplaagd door
een lastig technisch probleem. Om een experiment te kunnen doen, moet eerst onge-
veer 2 x 1O-Ia gram radioactief materiaal op het oppervlak worden aangebracht. Dit
materiaal is echter meestal niet in zuivere vorm beschikbaar, maar moet uit een of
ander uitgangsmateriaal, zoals een verbinding in oplossing of een stukje bestraalde
folie, worden gewonnen. In de afgelopen jaren zijn er verschillende technieken ont-
wikkeld om dit probleem in specifieke gevallen op te lossen. Het 'schoon' aanbrengen
van de atomen bleef echter een lastige zaak. In hoofdsruk 3 van dit proefschrift wordt
een nieuwe depositietechniek beschreven om dit probleem op te lossen: soft-Ianding
ion deposition.
Om de radioactieve atomen te scheiden van het uitgangsmateriaal wordt een be-
proefde methode gebruikt: massascheiding van geladen atomen (ionen) in een mag-
netisch veld. Het uitgangsmateriaal wordt verdampt in een ionenbron, de ronddwar-
relende atomen worden geïoniseerd door middel van een electronenbombardement,
en de geladen deeltjes worden vervolgens versneld door een spanningsverschil van
50000 V aan te leggen. Door de bundel geladen deeltjes in een magneeweld af te
buigen worden de ionen op massa geselecteerd: de lichte deeltjes nemen de binnen-
bocht, de zware de buitenbocht. Op deze manier kunnen we een ionenbundel maken
die alleen uit radioactieve atomen bestaat.
Een belangrijk aspect hierbij is hoe efficiënt we een ionenbundel uit het uitgangs-
materiaal kunnen maken. In de praktijk waait namelijk het meeste materiaal zo uit de
ionenbron zonder te zijn geïoniseerd, zodat het verloren gaat voor onze experimen-
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ten. In het geval van indium bleken deze verliezen zelfs zo groot, dat het noodzake-
lijk was om het productieproces van ionenbundels nader onder de loep te nemen. In
hoofdstuk 2 staat een onderzoek beschreven naar dit productieproces. De kern van
het probleem bleek gelegen in het feit dat het uitgangsmateriaal (InCI:) erg gemakke-
Iijk verdampt, terwijl het opbreken van het InCI3 molecuul en het ioniseren van het
indium juist het beste verloopt bij een sterk electronenbombardement en dus in een
warme bron. Omdat we min of meer vast zitten aan InCI3 als uitgangsstof hebben
we de ionenbron dusdanig aangepast, dat het materiaal minder snel verdampt, en het
ionisatieproces beter verloopt.
Om de radioactieve isotopen voldoende te scheiden van hun stabiele broertjes en
zusjes die slechts een klein beetje lichter of zwaarder zijn, moeten de ionen flink
worden versneld, tot een snelheid van ongeveer I procent van de lichtsnelheid. Laten
we deze snelle ionen vervolgens direct op het kristal vallen, dan wordt de kristal-
structuur kapot geschoten: de invallende ionen stoten vele atomen in het rooster van
hun plaats en dringen diep door in het kristal om pas op een diepte van 100 atoom-
Iagen tot stilstand te komen. Om de atomen ophet oppervlak te krijgen in plaats van
in het materiaal, moeten de ionen dus afgeremd worden voordat ze het oppervlak
bereiken. Dit kan op dezelfde manier als waarmee we de ionen hebben versneld, na-
melijk door een spanningsverschil aan te leggen. In ons geval zetten we een spanning
van +49995 V op de trefplaat, wat voldoende is om de ionen af te remmen tot een
slakkegangetje van zo'n 3000 m/s, langzaam genoeg om een zachte Ianding op het
oppervlak te maken.
Aan deze aanpak zitten echter een aantal haken en ogen. Een van de problemen is
dat er "filevorming" van ionen voor het oppervlak kan ontstaan; fysici praten ook wel
over "ruimteladingseffecten". De ionen die het dichtst bij het oppervlak zijn, bewegen
het langzaamst en worden dus ingehaald door ionen die verder weg zijn en dus nog
sneller bewegen. De concentratie ionen is daarom bij het oppervlak het grootst: er
ontstaat een "file". Omdat de positief geladen ionen elkaar onderling afstoten, worden
de ionen vlak bij het oppervlak als het ware opgeduwd dan wel opzij geduwd door
het achteropkomende verkeer, met als gevolg dat de ionen of met een te grote klap op
het oppervlak terechtkomen of zover van hun baan afwijken dat ze niet meer bij het
oppervlak komen. Omdat er maar een paar miljard radioactieve ionen per seconde
op het oppervlak afkomen, is de filevorming in ons geval gelukkig niet erg groot en
kunnen we de ionen in bedwang houden door een aantal electrostatische lenzen te
gebruiken.
Om uit te vinden wanneer de ionen precies schade veroorzaken in het oppervlak,
hebben we computersimulaties (hoofdsruk 4) en PAC-experimenten (hoofdsruk 6) uit-
gevoerd waarin we in detail hebben gekeken hoe de softlandingdepositie verloopt. Uit
computersimulaties van het systeem indium op koper komt het volgende model naar
voren. Deponeren we indiumatomen ongeveer loodrecht op het oppervlak en met
een energie van minder dan 6 eV, dan gebeurt er weinig spectaculairs: de atomen
blijven liggen waar ze terecht gekomen zijn en de bewegingsenergie wordt omgezet
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n met het opper-
vlak inkomen, dan stuiteren ze eerst een aantal keren over het oppervlak voordat
ze tot stilstand komen. Het oppervlak blijft ook nu intact en de bewegingsenergie
wordt opnieuw in warmte omgezet. Verhogen we de depositie-energie naar ongeveer
10 eV, dan zijn de indiumatomen in staat om koperatomen uit de oppervlaktelaag
te stoten. De ontstane gaten in het oppervlak worden vervolgens opgeluld door de
indiumatomen, terwijl de verstoten koperatomen ergens op het oppervlak komen te
liggen. Verhogen we de depositie-energie nog verder, bijvoorbeeld naar 50 eV, dan
zijn de indiumatomen in staat om dieper het kristal binnen te dringen. Daarbij wor-
den verschillende koperatomen van hun plaats gestoten. Een aantal van deze atomen
komt op het oppervlak terecht, een ander deel wordt het kristal ingeduwd, terwijl
een paar koperatomen zo'n grote klap krijgen dat ze van het kristal worden wegge-
slagen. De positie van de indiumatomen aan het oppervlak is dus afhankelijk van
de hoeveelheid energie waarmee de atomen op het kristal worden geschoten. Om
de computersimulaties te toetsen, hebben we uitgerekend in welke atoomlaag de in-
diumatomen terechtkomen als functie van de energie en hebben we dat vervolgens
gemeten met behulp van de PAC-techniek. De overeenkomsten tussen de simulaties
en de experimenten zijn over het algemeen erg goed, wat vertrouwen geeft in het
beeld dat door de simulaties geschetst wordt.
De softlandingopstelling is niet de eerste opstelling die ontwikkeld is om naar
massa gescheiden deeltjes met lage energie op een oppervlak te deponeren. Wel
uniek is dat dit de eerste opstelling ter wereld is die geschikt is voor de depositie
van naar massa gescheiden radioactieve isotopen op schone oppervlakken. Daar-
voor is een zeer goede massascheiding van naburige massa's (> 104), een hele lage
eindenergie (= I eV) en een zeer goed vacuum (. 10-to mbar) ter plaatse van het
oppervlak noodzakelijk, welke tot op heden alleen in onze opstelling werden be-
reikt. De opstelling is niet alleen geschikt voor PAC-metingen, maar kan ook voor
Móssbauer-spectroscopie gebruikt worden. Door radioactieve Móssbauer-isotopen op
het oppervlak aan te brengen in plaats van hun stabiele tegenhangers, zoals tot nu
toe gebruikelijk is, kan ofwel de benodigde concentratie atomen op het oppervlak dan
wel de meettijd met een factor honderd worden verkleind.
Met de softlandingopstelling zijn vervolgens de eerste metingen verricht aan de
diffusie van zilveratomen op één-kristallen van zilver en de diffusie van indium ato-
men op één-kristallen van koper. Het oppervlak van zo'n één-kristal kunnen we ons
voorstellen als een vlak van bollen (de atomen) welke zich op regelmatige posities
bevinden, in ons geval op de snijpunten van een vierkantig rooster. In de praktijk is
het oppervlak van een één-kristal nooit exact vlak, maar bestaat het uit vlakke stuk-
ken (terrassen) die van elkaar gescheiden zijn door atomaire stappen. We kunnen
deze stappen er ook met opzet in maken door tijdens de preparatie van het kflstal
niet parallel aan een kristalvlak te schuren maar onder een kleine hoek. Bij bepaalde
hoeken ontstaat een regelmatige structuur: een gestapt oppervlak opgebouwd uit ter-
rassen met een vaste lengte, welke gescheiden worden door stappen (zie bijvoorbeeld
de figuur op pagina 68).
Stel nu dat we een klein aantal atomen op ons gestapte oppervlak aanbrengen.
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Deze atomen blijven niet zomaar ergens plakken aan het oppervlak, maar gaan op
tlvee verschillende soorten posities zitten. De ene positie is op het terras: het atoom
gaat dan precies in het "kuiltje" zitten dat zich midden tussen vier atomen van het
terras bevindt. De tweede positie voor het gedeponeerde atoom is tegen een stap aan.
In een PAC-experiment kunnen we meten hoeveel van de aangebrachte atomen er op
het terras dan wel aan de stap zitten.
Hoe beweegt een atoom zich nu over het terras? Eén mogelijkheid is dat het atoom
zich uit een kuiltje weet te werken en vervolgens in een naburig kuiltje valt. Dit proces
noemen we hopping. Er zijn vier naburige kuiltjes, dus een atoom kan vier verschil-
lende kanten op. Omdat het atoom geen voorkeur heeft voor een bepaalde richting,
gaat het als een dronkeman over het oppervlak bewegen, nu eens de ene kant, dan
weer de andere kant op. Zolang het atoom op het terras blijft bewegen zien wij in
onze PAC-meting niets gebeuren. Locaal zien al deze omgevingen er namelijk pre-
cies hetzelfde uit. Op een gegeven moment komt het atoom echter bij een stap aan.
Vanuit het standpunt van het bewegende atoom zijn er twee soorten stappen: een
stap naar boven en een stap naar beneden. Het atoom kan heel moeilijk een stap
omhoog gaan en als het dus bij een stap-op is gekomen kan het nog maar drie kanten
op: het kan weer van de stap wegspringen, of het kan langs de stap gaan lopen. Het
atoom heeft een duidelijke voorkeur: het loopt veel liever langs de stap dan dat het
van de stap afspringt, zodat een atoom dat bij de stap-op aankomt aan die stap blijft
plakken. Wanneer het atoom bij een stap-af komt, kunnen er verschillende dingen ge-
beuren, afhankelijk van het soort oppervlak en het type atoom. In sommige gevallen
kan het atoom wij gemakkelijk van de stap afrollen. Wanneer dat gebeurt, hebben we
dezelfde siruatie gekregen als hierboven geschetst voor de stap-op. Een andere moge-
lijkheid is dat het atoom moeilijk af kan dalen, en dat het dus langs de stap zal blijven
lopen of onverrichterzake terug het terras op zal gaan. Dit laatste scenario speelt een
rol in het geval van koperatomen op een koperoppervlak. Het gemak waarmee een
atoom van een stap afrolt kan worden beïnvloed door de aanwezigheid van andere
elementen aan de stap. Zo zijn er aanwijzingen dat indium atomen aan de stap het
afdalen van koperatomen op een koperoppervlak eenvoudiger maakt. Het is dus in-
teressant om het gedrag van indiumatomen op koperoppervlakken te onderzoeken.
Hiermee is een begin gemaakt in hoofdstuk 6.
Zodra een radioactief atoom bij de stap is aangekomen, zien we wat gebeuren in
onze PAC-meting: het aantal atomen op het terras is (met één) afgenomen terwijl het
aantal aan de stap (met één) is toegenomen. Nu is een verschil van één atoom niet
al te veel, maar wanneer er een paar procent van alle gedeponeerde atomen van het
oppervlak naar de stap loopt, dan kunnen we dat registreren met onze PAC-methode.
We kunnen nu het volgende experiment uitvoeren: eerst deponeren we een aantal
radioactieve atomen op een koud oppervlak (T: -230 "C), zodat deze atomen vast-
geworen blijven zitten op de plaatsen waar ze zijn neergekomen. Warmen we het
oppervlak nu een beetje op dan beginnen de atomen te bewegen en komen ze uitein-
delijk bij de stap terecht. Door te kijken bij welke temperatuur het aantal atomen aan
de stap begint toe te nemen kunnen we dus afleiden wanneer atomen mobiel worden.
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Er is nog een andere, meer ingewikkelde manier waarop de atomen over het terras
kunnen lopen. Een atoom op het terras duwt een naburig atoom in het terras van zijn
plaats en pikt de daarbij vrijgekomen plek in. Het verdreven atoom komt vervolgens
in een kuiltje schuin verderop te liggen, waar het een ander atoom in het terras kan
verdrijven, net zolang totdat er een atoom bij de stap is gekomen. Het atoom dat
uiteindelijk bij de stap zit is dus niet het atoom wat begon met bewegen, maar één of
ander atoom uit het terras. Dit proces wordt in de literatuur wel exchange genoemd
omdat er sprake is van uitwisseling van atomen op en in het terras. Het moge duide-
lijk zijn dat dit inderdaad een ingewikkeld proces is omdat er nu tvvee atomen in fase
moeten bewegen. Toch kan het in sommige gevallen een gunstig bewegingsproces
zijn, omdat de atomen meer gebonden blijven aan het oppervlak.
Hoe kunnen we nu onderscheid maken tussen hopping and exchange? Wanneer
we atomen ftve zouden kunnen zien bewegen was het probleem opgelost. Tot op
heden blijft dit echter gemakkelijker gezegd dan gedaan. Een indirecte manier om
uit te maken hoe de atomen bewegen is om te kijken in welke richting de atomen
wandelen. In het geval van hoppíng lopen de atomen parallel aan de assen van ons
kristalrooster, terwijl bij exchange de atomen diagonaal bewegen. Deze taktiek is
toegepast bij verschillende oppervlakken en in twee gevallen, namelijk voor iridium
en platina, is een exchange mechanisme gemeten. Voor zilver kan deze truc niet
worden toegepast, simpelweg omdat de gebruikte techniek niet geschikt is voor zilver.
We hebben daarom het volgende bedacht. Stel, we leggen een radioactief zilveratoom
op het oppervlak. Gaat dit atoom hoppen, dan komt het op een gegeven moment
bij de stap terecht en blijft daar zitten. Gaat het atoom daarentegen exchangen, dan
komt het radioactieve atoom in het terras terecht, terwijl een ander stabiel atoom de
stap bereikt. Door in een PAC-experiment de posities van de radioactieve atomen
te bepalen, kunnen we uitmaken hoe atomen over het oppervlak zijn gelopen. In
hoofdstuk 7 staan dergelijk PAC-experimenten beschreven. We hebben daarvoor een
moeilijk toe te passen isotoop gebruikt, namelijk ritAg. De metingen wijzen erop dat
ook zilveratomen op zilver via exchange bewegen, wat in tegenspraak is met recente
computerberekeningen aan oppervlaktediffusie op zilver.
